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Spectroscopic non-linbaire fetitoseconde cohbrente 
5 deux dimensions spectrales 
N. Belabas et M. Joffre 
Laboratoire d’optique et Biologie, INSERM U 457, UMR 7645 du CNRS, lkole Polflechnique, 
ENSTA, 91128 Palaiseau cedex, France 
Resume.. La spectroscopte non-lineaim femtoseconde coherente multidimenstonnelle est une technique optique 
analogue a la resonance magnetique nuclearre multidtmenstonnelle. Elle repose sur I’uttlisatron d’rmpulstons 
femtosecondes et est demontree ici dam le cas d’un processus de generation d’inharouge par dlffkrence de 
frequence dans une cristal non-hneaire avec accord de phase. Dans le domaine de l’infrarouge moyen, elle permet 
notamment la spectroscopic vibrationnelle de molecules et l’etnde de nanostructures semlconductrrces. 
1. PRINCIPE 
Une mesure de spectroscopic non-lineaire femtoseconde coherente consiste a faire l’acquisrtion du champ 
Cmis par le biais de la reponse non-lineaire d’un systtme excite en regime femtoseconde. Les temps 
caracteristiques d’evolution des systemes en phase condensee &ant de l’ordre de la centaine de 
femtosecondes, on peut ainsi etudier une nanostructure semiconductrice, un polymtre ou bien une 
molecule dint&& biologique avant que son &at quantique ne soit brouille par des processus de 
relaxation. 
Le champ Cmis par une non-1inCaritC d’ordre n est une fonction de l’excitation et de la reponse non- 
lineaire, notee H(“) (06~~~~~~~ ; f02, . . . . kw,,+i ) dans le domaine spectral. I1 est lie a des caracteristiques 
fondamentales du systeme : structure de bandes, dynamique des transferts de charges, couplages 
vibrationnels, etc. L’enjeu de la spectroscopic multidimensionnelle [l-3] est de mesurer ce champ en 
fonction de n variables independantes de facon a pouvoir identifier dans l’emission les multiples 
contributions qui y sont agregtes. On aboutit ainsi a une connaissance plus complete du systeme Ctudie 
sous la forme dune carte de EC”’ a n dimensions. 
La figure 1 donne une illustration de ce principe dans le cas CtudrC exp&imentalement cl-dessous :
on s’interesse a un processus de difference de frequence (n=2) et le signal experimental S(r,T) est mesure 
en fonction de deux variables temporelles independantes qui sont likes aux deux variables spectrales de la 
carte de E(‘)(or ; 02, -03 ) par une double transformee de Fourier. 
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Figure 1. Princtpe de la spectroscopte non-lmeaire a deux dimensions spectrales 
(tci, dans le cas d’une tmtssion d’mfrarouge IR par dtffcrence de Nquence whnlrrlon = w, =w, -02) 
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Figure 2. En ham - Double transformee de Fourter de S(T,r) dmts par un crystal d’AgCa& (type I, +8=45’) 
Bpats de 500 urn. En bas - Comparatson des maxima expcrtmentaux a la courbe d’accord de phase 
thCortque(&cart<2.6%). Le rephement de la carte sutvant co2 (vanable cotyuguee de T) est dii a ]‘echantiilonnage 
temporel chotsi. 
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2. RESULTATS EXPERIMENTAUX 
On travaille dans le domaine de l’intkrouge moyen (5-30 urn) qui est celui des transitions vibrationnelles 
des molecules. Pratiquement, on excite l’emetteur infrarouge a etudier avec un sequence (d&i r) de deux 
impulsions, dites visibles, issues dun oscillateur Titane:Saphir produisant des impulsions dune duree de 
15 a 20 fs. Le champ emis est mesure, en amplitude et en phase, par interferometrie temporelle (delai T) 
en utilisant une imp&ion infrarouge large bande de reference [4]. 11 faut noter que la validite de la 
mesure de la carte de carte de Ec2) obtenue par double transformee de Fourier du signal interferometrique 
S(r,T) depend de la parfaite calibration des deux axes temporels z et T. Ceci demande, dans le domaine 
visible au moms, une parfaite maitrise de I’interferometre (verrouillage en phase des imp&ions, mesure 
precise du delai r). 
Pour valider la technique et le montage experimental, on a mesure la reponse non-lintaire d’un 
cristal birefringent (AgGaSz ) dont la reponse non-lit&ire E’*) (WI ;02, -03 ), domirke par la relation 
d’accord de phase, est connue. Les deux impulsions visibles excitatrices sont polarisees Ike suivant 
I’axe ordinaire et l’autre suivant l’axe extraordinaire du cristal. Le resultat fait apparaitre la carte d’accord 
de phase du cristal non-lineaire, qui depend du materiau utilise, de l’epaisseur du cristal et du type du 
processus non&r&ire. Ce resultat en bon accord avec la theorie valide done la technique d’optique non- 
lineaire a deux dimensions dans l’infiarouge. 
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